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1 緒言
1.1 背景・動機
陶磁器などで古くから人々の生活を支えてきたセラミックスは，金属材料に比べ
て耐食性に優れ，高温にも強いことから，現代においてさらに用途が広がっている．
特に，セラミックスの中で，各種産業用途に用いられる高い性能や精度をもったセ
ラミックスはファインセラミックスと呼ばれる．ファインセラミックスには様々な種
類があるが，最も使われているファインセラミックスの原料の 1つに Al2O3 がある．
Al2O3 は，生体適合性に優れているため人工関節の材料 [1]，耐摩耗性に優れているた
め複合材料 [2, 3]に使用される等様々な分野・用途で使用されている．このAl2O3の
利用方法の研究だけでなく，この機能を利用するための研究も多々報告されている．
たとえば，セラミックスに関する研究，シミュレーションを用いた研究についても，
電子や原子レベルの分子動力学法 [4, 5]，ミクロとマクロをつなぐマルチスケールモ
デル [6, 7]，実用的なバルク材を対象とする有限要素法や熱力学計算 [8, 9]，などが報
告されている．特にAl2O3については，巨視的な物性値が結晶生成時の内部の結晶の
方向性やその組み合わせにより異方性である [10]と言われているため，マルチスケー
ルモデル [6, 7]や，連続体力学と分子動力学法を組み合わせた手法 [11, 12]が提唱さ
れているように，物理的状態変化に対しても原子レベルのミクロな現象と実用レベル
のマクロな現象の両方からのアプローチが重要であるファインセラミックスのひとつ
となっている．特によりミクロな現象をシミュレーションする分子動力学法は，実測
値による検証が難しいため，計算の精度や，様々な物性値の再現性には実際考えうる
モデルを組み立てには詳細な検証が必要である．
分子動力学法には，大きく分けて，第一原理計算法と古典的分子動力学法がある．
第一原理計算法，量子力学に基づいて計算しているため，経験的なパラメータが必要
ないことに加え，化学反応など電子の移動を伴うものをシミュレーションするには一
般的に優れた手法である．しかし，この手法は計算コストが非常に高く，この計算に
扱える原子数はスーパーコンピュータを使用してもせいぜい 103原子程度である．そ
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のため，第一原理計算法を行う際は，以下の点に注意しなければならない．
1. 計算可能な原子数が 103原子程度のため，結晶の転移や結晶粒界を扱うことが
困難である．
2. 一般的に基底状態しか扱うことが出来ない．
一方，古典的分子動力学法は，原子の結合に関する力学を原子間ポテンシャル関数
として仮定する方法であり，化学反応をシミュレーションするには不向きであるが，
計算コストが低く，汎用のあるパソコンにおいても扱える原子数は 106に及ぶ．その
ため，古典的分子動力学法を扱う際は，以下の点に注意しなければならない．
1. 化学反応はシミュレーションできない．
2. ポテンシャル関数におけるパラメータを、使用する原子にあわせて適切に設定
しなければならない．
3. １つのポテンシャル関数だけで、対象となる原子の特性をすべて再現すること
はできない．
これらの特徴により， Al2O3 結晶の表面構造などには第一原理計算法 [13, 14, 15]
を，より大きなスケールでの計算や他の手法と組み合わせなどの計算には古典的分子
動力学法 [11, 12, 17, 18]が使われることが多い．また，古典的分子動力学法における
Al(アルミニウム)に関するポテンシャル関数は，Al単体もしくは他の金属との合金
などを扱う場合には，EAM(Embedded Atom Method)法によるポテンシャルを使用
する場合が多い [16]．一方，Al2O3 などの酸化物を扱う場合には，BMH(Born Mayer
Huggins)ポテンシャルを使用する場合が多い [17, 18]．前者の EAM法によるポテン
シャルは金属結合を表現できる多体項ポテンシャル関数であり，金属単体の温度によ
る結晶構造の相変化等の計算はできるが，共有結合やイオン結合などの計算には不向
きである．一方，イオン結合を表現できるＢＭＨポテンシャルは，２体項ポテンシャ
ルのため、格子欠陥のない構造における格子定数や縦弾性係数は実験値を再現するこ
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とができるが，せん断弾性係数や格子欠陥のある構造，結晶表面における構造などを
再現することはできないという問題がある [19]．
そのため， Al2O3 などのような，共有結合性の高い金属酸化物の結晶においては，
縦弾性係数だけでなく，せん断弾性係数などの工学的に重要な物性値を分子動力学法
で再現する場合には，多体項ポテンシャルを使用する必要がある．共有結合性の高い
金属酸化物の結晶の１つである SiO2には多体項ポテンシャルのTersoポテンシャル
が使用されており、縦弾性係数およびせん断弾性係数を再現している．しかし，Al
にTersoポテンシャルを適応させたパラメータに関する研究は未だなされていない．
それは，ポテンシャル関数のパラメータ決定は，格子定数や弾性係数などの実験値を
再現できるように，ポテンシャル関数におけるパラメータを試行錯誤的に決定してい
たため，パラメータ数が多いポテンシャル関数の場合非常に時間がかかる上に，研究
者が個人で開発するのは困難でゆえである．
そのため，遺伝的アルゴリズムを利用した手法 [20, 21]が研究されている．特に，
分子動力学法におけるポテンシャル関数のパラメータ決定の有効な手立てとして 2007
年に熊谷らによって提案された原子間ポテンシャルのパラメータ最適化手法 [22, 23]
がある．Zr-Niのアモルファスにおける EAM法によるポテンシャルの Zrおよび Ni
に関するパラメータの最適化 [22]，アモルファスカーボンにおけるTersoポテンシャ
ルのCに関するパラメータの最適化 [24]，弾性係数と融点を再現したTersoポテン
シャルの Siに関するパラメータの最適化 [25]などに応用され，成功を収めている．
本研究においても，Al2O3 の格子定数，縦弾性係数，せん断弾性係数を再現でする
TersoポテンシャルにおけるAlのポテンシャル関数を，遺伝的アルゴリズムを用い
て最適化する．
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1.2 目的
本研究における原子間ポテンシャルのパラメータ最適化ソフトを作成し，Tersoポ
テンシャルのAlに関するパラメータを最適化することである．
1.3 採用する手法と手法の簡単な説明
分子動力学法の市販のパッケージは，AMBER[26]，CHARMM [27]などがあり，フ
リーソフトとしてもDL POLY 2.0 [28]などがある．しかし，本研究では，拡張性や
本学の高速計算機への対応から FORTRANで独自に原子間ポテンシャルのパラメー
タ最適化プログラムを作成した．
1.4 構成
第１章では，研究背景について説明した．
第２章では，本研究で用いた古典的分子動力学法について説明する．特に，本研究
で用いたポテンシャル関数や物性値の計算方法，圧力，温度制御方法について説明
する．
第３章では，遺伝的アルゴリズムについて説明する．特に，本研究で用いたビット
ストリング型遺伝的アルゴリズムに関する手法について説明する．
第４章では，計算機の並列化について説明する．本研究で用いた並列計算機の構造
と，並列化に関する指標について説明する．
第５章では，原子間ポテンシャルパラメータ最適化プログラムの開発について説明
する．パラメータが２つのみであるＬＪポテンシャルを対象に、原子間ポテンシャル
パラメータ最適化プログラムの開発した．並列計算に関する手法の比較について論
じる．
第６章ではTersoポテンシャルに関する最適化について説明する．第５章で作成
した原子間ポテンシャルパラメータ最適化プログラムを使い，Tersoポテンシャル
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のAl2O3 に対する弾性係数と格子定数を再現するように，ポテンシャル関数のAlに
関するパラメータを最適化したことについて論じる．
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2 分子動力学法
分子動力学法（MD : Molecular Dynamics) では，粒子を運動方程式によってコン
ピュータ上で動かし，様々な物性値を計算する手法である．計算する系の状態によっ
て様々な計算手法がある．
2.1 運動方程式
分子動力学法は，多数の原子や分子などの粒子の運動をそれぞれNewtonの運動方
程式 (2.1)式，Lagrange方程式 (2.3)式，またはHamiltonの運動方程式 (2.5)式，(2.6)
式を解くことで、シミュレーション進める方法である．Newtonの運動方程式は (2.1)
式で表される．
mi
d2ri
dt2
= F (ri;t) (2.1)
miは粒子 iの質量，riは粒子 iの位置ベクトル，Fi は粒子 iにかかる力，tは時間
である．
Lagrange方程式 (2.3)式は，Newtonの運動方程式 (2.1)式を，一般化座標 qi 及び
一般化速度 _qiを使用した関数Lagrangian(2.2)式を定義した２階の微分方程式である．
　L (q ; _qi ; t) = T (qi ; _qi ; t)  U (qi ; t)　 (2.2)
T は運動エネルギー，U はポテンシャルエネルギーである．
　 d
dt

@L
@ _qi

  @L
@qi
= 0　 (2.3)
Hamiltonの運動方程式 (2.5)式，(2.6)式は、Newtonの運動方程式 (2.1)式を，一般
化座標 qi ，一般化運動量 piを独立変数として扱うために定義したHamiltonian(2.4)
式を微分した１階の微分方程式である．
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　H0 (pi; qi; t) =
X
i
qipi   L (qi; _qi)　 (2.4)
　pi
dt
=
@H0
@pi
　 (2.5)
　　 qi
dt
=
@H0
@qi
　 (2.6)
　実際にシミュレーションするには，Newtonの運動方程式 (2.1)式，Lagrange方程
式 (2.3)式，またはHamiltonの運動方程式 (2.5)式，(2.6)式を数値積分し，各時間で
の各原子の座標と速度または運動量を求めていく．数値積分法には，Velocity Verlet
法 [29, 30]やLeapfrog法 [31]，Rungekutta法 [32]などがあるが，Velocity Verlet法は
分子動力学に関する数値積分法の中では，安定性や精度，計算効率の面で優れている
[33]とされるため，本研究ではVelocity Verlet法を用いた．以下にVelocity Verlet法
に関する式を示す．
ri (t+t) = ri (t) + t vi (t) + (t)
2 Fi (t)
2mi
(2.7)
vi (t+t) = vi (t) +
t
2mi
(Fi (t) + Fi (t+t)) (2.8)
しかし，(2.8)式には，Fi (t) とFi (t+t)　が含まれているため実際は，(2.9)式，
(2.10)式，(2.11)式，とし，(2.10)式と (2.11)式の間で力の更新を行った．
v0i (t+t) = vi (t) +
t
2mi
Fi (t) (2.9)
ri (t+t) = ri (t) + t v
0
i (t) + (t)
2 Fi (t)
2mi
(2.10)
vi (t+t) = v
0
i (t+t) +
t
2mi
Fi (t+t) (2.11)
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2.2 周期境界条件
近年計算機の能力が向上し，分子動力学法において計算できる粒子数は増加してい
るものの，分子動力学で扱える粒子数はスーパーコンピュータを使用しても 106個程
度である．そのため，現実的な系である粒子数 6 1023 個の系を全て計算するのは現
実的ではない．そこで，106個程度の系を用いて，より現実的な系の性質を表現する
ために，周期境界条件が用いられている．周期境界条件は，図 2.1で示すように，計
算を行う系（基本セル）の周囲に基本セルと全く同じ動きをするイメージセルを配置
する境界条件である．原子が基本セルからイメージセルに，または、イメージセルか
ら基本セルに移動し、境界付近の原子は，イメージセルから基本セルへ力の寄与が加
わる．
図 2.1: 周期境界条件
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2.3 計算の高速化
2.3.1 カットオフ
カットオフは，ポテンシャル関数によっては，原子間距離が大きくなるにつれて寄
与する力が急速に小さくため，ある原子の周囲に存在する原子のうち，力がある程度
寄与する距離以上の原子に関する計算を省く方法である [34]．
2.3.2 Book-keeping法
Book-keeping法は，図 2.2で示すとおり，カットオフ距離 (rc)内に入る可能性のあ
る粒子をあらかじめ登録しておく方法である [34]．各原子間距離を計算するには１ス
テップあたり原子数の２乗回計算しなればならない．しかし，その原子のうち各原
子のカットオフ距離内にある原子間相互作用のあるものは一部の原子だけであり，距
離の計算を行う必要のない原子の原子間距離の計算を行うことになる．図 2.2で示す
とおり，カットオフ距離内に入る可能性のある原子だけ距離を計算できれば，無駄な
計算を省くことが出来る．そのため，カットオフ距離内に入る可能性のある原子を，
カットオフ距離より少し大きい距離 (Rc)内に存在する原子とし登録する．原子の動
きの少ない固体を扱うときは特に有効である．本論文では，登録を行ってから各原子
のうちもっとも軌道が長い原子の軌道がRc   rcを超えた時に再登録を行った．
図 2.2: Book-keeping
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2.4 動径分布関数
動径分布関数 g (r)は，ある粒子から距離 r離れた位置に粒子に対してその分布を
表す関数である．粒子 iの動径分布関数は (2.12)式で表される．
gi (r) =
ni (r)
4r2dr
(2.12)
ni (r)は，ある粒子から r 離れた位置にある微小な球殻にある分子数， 　は系の
平均密度（数密度）である．よって，系の動径分布関数は，(2.12)式の粒子平均，時
間平均をとった (2.13)式になる．
g (r) = hgi (r)i = hni (r)i
4r2dr
(2.13)
例えば，固体Arの動径分布関数の実測値 [50]は，図 2.3になる．
0 10
0
2
4
r(Å)
g(r
)
図 2.3: 固体Arの動径分布関数 [50]
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2.5 各物理量の算出
2.5.1 温度
MDセルに含まれる全ての原子の運動エネルギーの平均によって温度は，(2.14)式
で表される．hiは平均を表す．
3
2
N kB T =
*
1
2
NX
i=1
mi (vi)
2
+
(2.14)
N は原子数，kBはボルツマン定数，miは原子 iの質量，viは原子 iの速度である．
マクロな温度を求めるためには，系全体の長時間の平均を求める必要がある．
2.5.2 体積
3つのＭＤセルの辺のベクトルを，a = (h11 h12 h13)，b = (h21 h22 h23)，c = (h31 h32 h33)
とすると，MDセルの形状マトリックス hijは，(2.15)式で表される．
hij = (a;b;c) =
0BBBB@
h11 h12 h13
h21 h22 h23
h31 h32 h33
1CCCCA (2.15)
体積は，(2.15)式の行列式として，(2.16)式で表される．
V = dethij (2.16)
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2.5.3 ひずみ
MDセルの形状マトリックス (2.15)式を変化させることで，系にひずみを加えるこ
とが出来る．変形前の原子座標 x0i を変形前の形状マトリックス h0ijによって規格化さ
れた原子座標を 0i とすると， (2.17)式で表される．
x0 =
0BBBB@
x01
x02
x03
1CCCCA =
0BBBB@
h011 h
0
12 h
0
13
h021 h
0
22 h
0
23
h031 h
0
32 h
0
33
1CCCCA
0BBBB@
01
02
03
1CCCCA = h00 (2.17)
系にひずみを加える場合は，(2.18)式で示すとおり，h0ijを hijに変形させる．
x =
0BBBB@
x1
x2
x3
1CCCCA =
0BBBB@
h11 h12 h13
h21 h22 h23
h31 h32 h33
1CCCCA
0BBBB@
01
02
03
1CCCCA = h0 (2.18)
なお，x0と xの関係は，変形勾配テンソルFを用いて，(2.19)式で表される．
x = Fx0 (2.19)
変形勾配テンソルF は，(2.17)式，(2.18)式，(2.19)式より，(2.20)式で表される．
F = h
 
h0
 1
(2.20)
2.5.4 応力
系全体のエネルギーは，運動エネルギーK と，ポテンシャルエネルギーによっ
て，(2.21)式で表される．
E = K +  (2.21)
応力は，系全体のエネルギーである (2.21)式をグリーンラグランジュひずみ (2.24)
式によって微分した量であり (2.22)式として定義される．
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ij =
1
V
 
NX
=1
mvi v

i +
@
@"ij
!
(2.22)
なお，(2.22)式右辺第２項 @
@"ij
は，(2.23)式である．
@
@"ij
=
NX
>
@
@r
@r
@"ij
=
NX
>

fij r

ij

(2.23)
グリーンラグランジュひずみは，(2.24)式によって定義される．
" =
1
2
 
F TF   I (2.24)
なお，F は変形勾配テンソルで (2.20)式で表され，Iは単位マトリックスである．
2.5.5 弾性係数
応力，弾性係数，ひずみには，(2.25)式の関係性がある．は縦方向の応力， は
せん断方向の応力，"は縦方向のひずみ，はせん断方向のひずみ，Cは応力-ひずみ
の方向に対応した弾性係数である．0BBBBBBBBBBBBBB@
x
y
z
xy
yz
zx
1CCCCCCCCCCCCCCA
=
0BBBBBBBBBBBBBB@
C11 C12 C13 C14 C15 C16
C12 C22 C23 C24 C25 C26
C13 C23 C33 C34 C35 C36
C14 C24 C34 C44 C45 C46
C15 C25 C35 C45 C55 C56
C16 C26 C36 C46 C56 C66
1CCCCCCCCCCCCCCA
0BBBBBBBBBBBBBB@
"x
"y
"z
xy
yz
zx
1CCCCCCCCCCCCCCA
(2.25)
弾性係数の計算方法は，応力を制御し形変形を求める応力一定モデルと，形状マト
リックスを変化させ応力を求めるひずみ一定モデルがあるが，本研究ではひずみ一定
モデルを使って弾性係数を求めた．
なお，応力-ひずみの関係式は，結晶構造によって変化する [35]．(2.25)式は三斜晶
で独立した弾性係数は 21個あるが，立方晶の場合は (2.26)式となり独立した弾性係
数はC11，C12，C44の 3個，三方晶は (2.27)式となりC11，C12，C13，C14，C33，C44
の 6個である．
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0BBBBBBBBBBBBBB@
x
y
z
xy
yz
zx
1CCCCCCCCCCCCCCA
=
0BBBBBBBBBBBBBB@
C11 C12 C12 0 0 0
C12 C11 C12 0 0 0
C12 C12 C11 0 0 0
0 0 0 C44 0 0
0 0 0 0 C44 0
0 0 0 0 0 C44
1CCCCCCCCCCCCCCA
0BBBBBBBBBBBBBB@
"x
"y
"z
xy
yz
zx
1CCCCCCCCCCCCCCA
(2.26)
0BBBBBBBBBBBBBB@
x
y
z
xy
yz
zx
1CCCCCCCCCCCCCCA
=
0BBBBBBBBBBBBBB@
C11 C12 C13 C14 0 0
C12 C11 C13  C14 0 0
C13 C13 C33 0 0 0
C14  C14 0 C44 0 0
0 0 0 0 C44 C14
0 0 0 0 C14
C11 C12
2
1CCCCCCCCCCCCCCA
0BBBBBBBBBBBBBB@
"x
"y
"z
xy
yz
zx
1CCCCCCCCCCCCCCA
(2.27)
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2.6 温度制御法
2.6.1 速度スケーリング法
速度スケーリング法 [36]は，系の運動エネルギーが指定した温度に対応するよう，
粒子の速度をスケールさせる方法である．(2.28)式を時間ごとに計算することで温度
が制御される．最も簡単な温度制御方法であり，計算の破綻が起きにくいメリットが
ある一方，拡張した系全体のハミルトニアンは保存されない．
vi = sv
0
i (2.28)
sは (2.29)式で表される．
s =
(3NkBT0)PN
i mi (vi)
2
(2.29)
N は粒子数，kBはボルツマン定数，T0 は設定温度，miは i番目の原子の質量，vi
は i番目の原子の速度である．
2.6.2 能勢フーバーの方法
能勢の方法 [37, 38]は，(2.4)式で表したハミルトニアンに，熱浴として新たにもう
ひとつの仮想粒子のハミルトニアン (2.30)式第３項，第４項を加え，物理系の温度
を制御する方法である．熱浴を含めた拡張系全体のハミルトニアン (2.30)は保存さ
れる．
HN =
NX
i=1
p02
2mis2
+ U (r) +
P 2s
2Q
+ gKBT0 log s (2.30)
Psは熱浴の運動量，Qは熱浴の質量，kBはボルツマン定数，T0は設定温度，gは系
の自由度を表すパラメータである．
HN の正準方程式は，仮想時間を用いて，
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dri
dt0
=
@HN
@p0i
=
p0i
mis2
(2.31)
dp0i
dt0
=  @HN
@ri
= Fi (2.32)
ds
dt0
=
@HN
@Ps
=
Ps
Q
(2.33)
dPs
dt0
=  @HN
@s
=
1
s
 X
i
p02i
mis2
  gkBT0
!
(2.34)
と表せる．
現実の時間 t 運動方程式は，
dri
dt
=
pi
mi
(2.35)
dpi
dt
= Fi   1
s
ds
dt
pi (2.36)
ds
dt
= s
Ps
Q
(2.37)
dPs
dt
=
X
i
p2i
mi
  gkBT0 (2.38)
と表せる．
フーバー [39]は，
 =
1
s
ds
dt
=
Ps
Q
(2.39)
とした．
以上より能勢フーバー熱浴の運動方程式 (2.40)式，(2.41)式，(2.42)式，を時間ご
とに解くことで温度が制御される．
dri
dt
=
pi
mi
(2.40)
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dpi
dt
= Fi   pi (2.41)
 =
1
Q
 X
i
p2i
mi
  gkBT0
!
(2.42)
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2.7 圧力制御法
2.7.1 Andersenの方法
Andersenの方法 [40]は，ＭＤセル内部の瞬間圧力に応じて壁を動かし，体積を変
化させる方法である．壁の位置は一般化座標として自由度を与え，粒子の運動方程式
と連動させて壁の運動方程式を解く．壁は３方向に動く．ハミルトニアンは (2.43)式
である．また，粒子の運動方程式は（2.44）式，壁の運動方程式は（2.45）式である．
HA =
NX
i=1
1
2
miv
2
i +
NX
i=1
NX
j>i
Vij +
1
2
mcv
2
cPextV (2.43)
mi
d2ri
dt2
=  
NX
i=j;i6=j
dVij
drij
  1
3

mi
dri
dt

1
V
dV
dt

(2.44)
mc
d2vc
dt2
=
1
3V
 
NX
i=1
1
2
miv
2
i  
NX
i=1
NX
j>i
rij
dV ij
drij
!
(2.45)
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2.7.2 Parrinello-Rahmanの方法
図 2.4: セルの変形
Parrinello-Rahmanの方法 [41]では，平行六方面セルの各辺のベクトルを，
H = (A;B;C) =
0BBBB@
Ax Bx Cx
Ay By Cy
Az Bz Cz
1CCCCA (2.46)
と書き，
ri = Hsi (2.47)
と座標をスケールする．
図（2.4）のように各辺のベクトルによりセルの形状を変形させる．スケールした
座標 riと，各辺のベクトルHを用いてラグラジアン (2.48)式を導入する．
L =
1
2
NX
i=1
mi _r
T
i H
TH _ri   U (r;H) + 1
2
M
 
HTH
  P0V (2.48)
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壁の運動方程式は，(2.49)式である．
L =
1
M
"
1
V
(
NX
i=1
(Hr) (Hr)T +
NX
i=1
Fir
T
i
)
  P01
#
 (2.49)
また，粒子の運動方程式は (2.50)式である．
ri =
1
mi
H 1Fi  G 1 _G _ri (2.50)
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2.8 ポテンシャル関数
2.8.1 LJポテンシャル関数
原子間には，相手原子に瞬間的な双極子を誘起することによる引力と，電子雲の重
なりによって斥力が作用する．LJポテンシャル関数 (2.51)式は，この引力と斥力か
らなるポテンシャル関数である [42]．希ガス元素や無極性分子などに適用される．
ij (r) =
Aij
rpij
  Bij
rqij
(2.51)
通常は，引力項の次数を 6，斥力項の次数を 12とした 6-12 LJポテンシャル関数
(2.52)式が用いられる [43]．
ij (rij) = 4"ij
"
ij
rij
12
 

ij
rij
6#
(2.52)
例えば，Arの場合，パラメータは表 (2.1)，ポテンシャル曲線は図 (2.5)になる．
表 2.1: Arのパラメータ [43]
Prameter Ar - Ar
"(J) 1:67 10 24
(A) 3:40 10 1
4 6 8 10
0
1
φ ij(
eV
)
rij(Å)
図 2.5: ポテンシャル曲線
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2.8.2 BMHポテンシャル関数
BMHポテンシャル [44, 45]はアルカリ金属やアルカリ土類金属などのイオン結合
をする物質の原子間ポテンシャルであり，（2.53)式で表される．
ij (r) =
ZiZje
2
rij
+ Aij b exp

ij   rij


  Cij
r6ij
  Dij
r8ij
(2.53)
(2.53)式の第 1項は点電荷間のクーロン力項，第 2項は斥力項，第 3項は双極子―
双極子相互作用項，第 4項は双極子―四重極子相互作用項である．Ziはイオンの電
荷数，Aijはポーリング因子，Hは斥力の大きさを表すパラメータ，はイオンの大
きさを表すパラメータ，はソフトネスパラメータ，Cijは双極子―双極子相互作用の
パラメータ，Dijは双極子―四重極子相互作用のパラメータである．ポーリング因子
は，(2.54)式で定義され，陽イオン間では斥力を大きめに，陰イオン間では斥力を小
さめにする因子である．
Aij =

1 +
Zi
ni
  Zj
nj

(2.54)
例えば，NaClの場合，パラメータは表 (2.2)で，ポテンシャル曲線は図 (2.6)にな
る．図 (2.6)で示すように，原子間力が長距離でも減衰しない．
22
表 2.2: NaClのパラメータ [46]
Prameter Na-Na Na-Cl Cl-Cl
A(eV) 300 1157 4195
C(eV・A6) 1.05 6.99 72.4
D(eV・A8) 0.499 8.68 145
 (A) 0.138 0.138 0.138
5 10
0
10
Na−Na
Na−Cl
Cl−Cl
rij (Å)
φ i
j  (
eV
)
図 2.6: BMHポテンシャル曲線
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2.8.3 2体項ポテンシャルの欠点
2体項ポテンシャルは計算コストが低いが，以下のような欠点がある [19]．
1. 弾性係数の実測値は，C12 6= C44である．しかし，2体項ポテンシャルは，厳密
にC12 = C44を満たしてしまう．
2. 空孔形成エネルギーEV F の実験値は凝集エネルギーEC と等しくないが，2体
項ポテンシャルは厳密にEV F = EC となってしまう．
3. 2体項ポテンシャルでは，実験から得られている金属の表面の性質が説明でき
ない．
それらの欠点に対応するため，多体項ポテンシャルが開発されている．
24
2.8.4 Tersoポテンシャル
Tersoポテンシャル [47]は，Abellの提案した擬ポテンシャル理論に基づく共有結
合性の原子間ポテンシャル理論 [48]を，Tersoが具体化したもので，結合の強さが
周りの原子配置（結合数・配位角度）に依存するポテンシャルであり，(2.56)式で表
される．基本関数はMorseポテンシャル (2.55)式であり，引力項の強さが配位数・配
位角度に依存するように作られている．
ij = B [exp ( 2A (rij   r0))  2 exp ( A (rij   r0))] (2.55)
 =
X
i
X
i6=j
fc (rij) (A exp ( Arij)  bijB exp ( Brij)] (2.56)
(2.56)式の引力項である bijB exp ( Brij)は，
bij = Xij
 
1 + ij
  1
2 (2.57)
によって変化する．
また，配位数・配位角度に依存するように，bijは
ij =
X
k(6=i;j)
fc (rik) g (ijk) (2.58)
g (ijk) = 1 +
c2
d2
  c
2
d2 + (h+ cos ijk)
(2.59)
によって変化する．
なお，滑らかにカットオフするため，カットオフ関数
fc (rij) =
8>>>><>>>>:
1; rij < R D
1
2
  1
2
sin


2
(rij  R) =D

; R D < rij < R +D
0; R +D < rij
(2.60)
が導入されている．
なお，rijは原子 iと原子 jの距離，rikは原子 iと原子 kの距離，ijkは原子 iを基
準にした原子 jと原子 kの角度である．
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また，1元素のみを扱う場合は，Xij = 1とし，2元素以上を扱う場合，異種原子間
のパラメータは
Aij = (AiAj)
1
2
Bij = (BiBj)
1
2
ij = (i + j)
1
2
ij = (i + j)
1
2
ij = i
ij = i
cij = ci
dij = di
hij = hi
Rij = (RiRj)
1
2
Sij = (SiSj)
1
2
Xij = Xji
(2.61)
として扱う．
例えば Siの場合，パラメータは表 (2.3)，ポテンシャル曲線は図 (2.7)である．
bijは，図 (2.8)で示すとおり，原子の配位数や，角度によって変化する．
その結果，表 (2.4)で示すように，縦方向の弾性係数C11だけでなく，せん断方向
の弾性係数C44を再現している．
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表 2.3: Tersoポテンシャル関数の Siのパラメータ [47]
Prameter Si-Si
A(eV) 1:8308× 103
B(eV) 4:7118× 102
(A 1) 2:4799
(A 1) 1:7322
 1:1000× 10 6
 7:8734× 10 1
c 1:0039× 105
d 1:6217× 101
h  5:9825× 10 1
R(A) 2:70
D(A) 0:30
表 2.4: Siの実験値と計算値
物性値 実験値 計算値　
格子定数 (A) 5.429 5.432
弾性係数C11(GPa) 167.0 142.5
弾性係数C12(GPa) 65.0 75.4
弾性係数C44(GPa) 81.0 69.0
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2 3
0
10
rij(Å)
φ i
j(e
V)
θ ijk=45°
θ ijk=90°
θ ijk=135°
図 2.7: Tersoポテンシャル曲線
0 100
0.6
0.8
1
3 bonds to the atom
2 bonds to the atom
4 bonds to the atom
θ(°)
b ij
図 2.8: 角度・配位数による引力の変化
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3 遺伝的アルゴリズム
遺伝的アルゴリズム（GA:Genetic Algorithm)とは，生物の進化の過程を工学的に
模倣した解探索手法である．生物の進化は，生物の集合の中において交叉や突然変異
によって変化した個体が環境に適応し生き残り，その遺伝子を次の世代に残し，環境
に適応する子供が生き残こった過程であるといえる．そのメカニズムをモデル化し，
目的の関数に対して最適な解を持つものを生き残らせる手法が遺伝的アルゴリズムで
ある．遺伝型の表現方法には，実数型とビットストリング型があるが，本研究では交
叉，突然変異といった操作が容易なビットストリング型を使用した．
3.1 遺伝的アルゴリズムの特徴
D.E.Goldbergによると，GAは以下の特徴があるといわれている [52]．
1. 設計変数を直接操作せずにコード化した状態で扱う．
2. 多点探索である．
3. 探索には関数の形状を使用せず，関数評価値のみを用いる．
4. 決定論的規則ではなく，確率的オペレータを用いる探索である．
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3.2 遺伝的アルゴリズムの基本操作
GAでは，遺伝子として設定された変数をコード化（コーディング）し，遺伝子操
作を行う．各個体の集団のことを個体群と呼び，個体群の中で，選択や交叉，突然変
異などを行い，解探索を行う．
1. 初期個体群の生成　
設定した個体数，bit数の個体をランダムに生成する．
2. 評価　
自然界において環境に適応したものが生き残る可能性が高いことと同様に，Ｇ
Ａにおいても最適解に近い個体ほど生き残る可能性が高くなる．どれだけ環境
に適応しているかをＧＡでは適合度という値で表し，設定した評価関数を用い
て計算する．
3. 選択　
評価の過程において計算された適合度を基に，次世代の個体群を形成するため
に個体を選択する．このときの選択方法にはいくつかの手法がある．
4. 交叉
選択された個体の遺伝子の一部を交叉させて（組み変えて）新たな個体を生成
する．交叉は交叉率によって選択された個体間によって行われる．このときの
交叉方法にはいくつかの手法がある．
5. 突然変異
突然変異確率にしたがって選ばれた個体の遺伝子を，全て対立遺伝子と置き換
える．交叉と選択だけでは初期に生成された個体群の中でしか解探索を行えな
い．そのため，交叉では生成できない個体を生成し，局所解に陥ることを防ぐ
ために，突然変異を行う．
6. 終了条件
終了条件を満たす場合アルゴリズムを終了する．
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以上の操作を図 (3.2)のように繰り返す．
図 3.1: GAフローチャート
31
3.2.1 コーディング
ＧＡでは解を遺伝子という形で表現する．ビットストリングGAでは，0と 1の 2
進数でコーディングされた遺伝子を使用する．コーディング方法は，バイナリコード
とグレイコードがある．
 バイナリコード
　バイナリコードは，一般に使用される２進数の表現と同じく，0と 1の２進数でコー
ディングされた遺伝子を使用する [53]．しかし，「0111」⇒「1000」のように，桁上り
が生じる前後で 0と 1の分布が大きく変化する．このようなバイナリコードの持つこ
のような数の非連続性は，解の探索において大きな障害になりうる [54]．
2進数 hBm 1Bm 2   B0iは次のようにして 10進数 z0に変換した．
(hBm 1Bm 2   B0i)2 =
 
m 1X
k=0
Bk  2k
!
10
= z0 (3.1)
さらに次式によって探索範囲に対応する実数値 zを求めた．
z = l + z0 

u  l
2m   1

(3.2)
ここで lは閉区間 [l; u]の左側の境界であり，この区間がパラメータの探索範囲となる．
 グレイコード
グレイコード [55]は前後に隣接する符号間のハミング距離が必ず 1である 2進符号で
ある．グレイコードでは，表 (3.1)で示すとおり，桁上りが生じる前後でも，0と１
の分布が大きく変化しない．そのため，数の連続性を確保することができ，バイナリ
コードに比べ効率的な解探索が可能とされる [54, 57]．
本研究では，グレイコードを 2進数に変換した後，(3.1)式を用い 10進数への変換
を行った．
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表 3.1: バイナリコードとグレイコード
Number Binary-code Gray-code
0 0000 0000
1 0001 0001
2 0010 0011
3 0011 0010
4 0100 0110
5 0101 0111
6 0110 0101
7 0111 0100
8 1000 1100
9 1001 1101
10 1010 1111
11 1011 1110
12 1100 1010
13 1101 1011
14 1110 1001
15 1111 1000
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3.2.2 選択
選択は，生物の適者生存を模倣したものであり，交叉に使用する個体を決定する．
GA，母集団の多様性を維持すること重要であるため，多様性維持に優れた世代交代
モデルを採用する必要がある [58]．様々な方法があるが，本研究では，生存選択には
エリート保存，複数選択にはルーレット選択を用いた．
1. エリート保存　
エリート保存は，一般的にGAにおいて使用されている生存選択手法の１つで
あり，Goldbergによって提案された [52]．一般的に，無条件で親集団と子集団
の入れ替えを行うが，エリート保存は各世代の最良解は交叉にも突然変異にも
掛けずに次世代に残す、という手法である
2. ルーレット選択　
ルーレット選択は，解の適合度に比例して，次世代に残る確率が決まる手法で
ある．具体的には，個体集合内の適合度の総和をGを (3.3)式のように計算し，
個体 iを確率 gi
G
で選ぶ手法である．
G =
NX
i=1
gi (3.3)
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3.2.3 交叉
最適解の遺伝子の一部を持っている個体同士が交叉することによって，より最適解
に近い個体が生まれる可能性がある．個体集団のうち何割の個体が交叉するかを交叉
率とよび，計算ごとに設定する．交叉方法には以下のような方法がある．
1. 一点交差
一点交叉は，図 (3.2)で示すように，ランダムに交差点を境に染色体を交換する．
図 3.2: 一点交叉
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2. 一様交差
一様交叉では，図 (3.3)で示すように，交叉の度にランダムに生成されるマス
図 3.3: 一様交叉
クパターンをもとにし，交叉が行われる．マスクパターンは，f0,1gからなるテ
ンプレートをランダムに生成し，それに基づいて互いの文字を交換するかどう
かを決定する．長さ lの個体に対してテンプレート ti 2f0,1g(i = 1; 2;    ; l)を
ランダムに生成し，ti = 1であれば i番目文字を交換し，ti = 0であれば i番目
文字を交換しない [54]．本研究では，最適解と一致するビットの近くにいて最
適解の生成を妨げる現象であるヒッチハイキングの問題を避けるため，本手法
を採用した．
3.2.4 突然変異
　突然変異は，局所解に陥らないようにする効果がある．様々な手法があるが，一
般的に使用される，与えた突然変異確率によって各遺伝子をランダムに対立遺伝子に
置き換える方法を用いた．
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4 並列化
並列化とは，ある演算を何らかの方法で分割し，それぞれを複数のプロセッサに割
り当てて処理することにより，計算速度を向上させるものである．割り当て処理方法
は，メモリ空間の構造によって異なる．
4.1 分散メモリシステム
分散メモリシステムは，図 (4.1)で示すように演算処理を行う複数のプロセッサが
独立なメモリ空間を持っている．そのため，各プロセスが保有するデータは，独立し
たメモリ空間にあるので，あるプロセスが他のプロセスのデータを参照する場合は，
プロセス間通信が必要である．この通信を行うための標準的な規格がＭＰＩである．
図 4.1: 分散メモリシステム
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4.2 共有メモリシステム
共有メモリシステムは，図 (4.2)で示すように，演算処理を行う複数のプロセッサ
が共通のメモリ空間を持っている．そのため，分割された演算が，各プロセッサ上で
並列的に処理される．共有されるメモリ空間上に定義された変数は，すぺてのスレッ
ドから参照と書き込みが可能である一方，各スレッドは他のスレッドからアクセスさ
れない固有の変数も使うことが出来る．この共有メモリシステムにおけるスレッド並
列用のプログラムを作成する場合，Open MPが広く使用されている．本研究で使用
した計算機のメモリシステムは，共有メモリシステムであるため，Open MPを使用
し，プログラムを作成した．
図 4.2: 共有メモリシステム
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4.3 並列処理システムの性能指標
 速度向上率
計算向上率は，1プロセッサあたりの計算時間と比較してどれくらい計算速度
が向上したかという指標で，(4.1)式で表される．
s (p) = T=T (p) (4.1)
pはプロセッサ数，T は１プロセッサで実行したときの計算時間，T (p)は pプ
ロセッサで実行したときの計算時間である．速度向上率が 1以上で全体の処理
速度が上がったことになり， s (p) = pが理想である．
 並列化効率
並列化効率はプロセッサ数に関らず，どれくらい理想的な計算速度（s (p) = p）
に到達したかという指標で，(4.2)式で表される．
e (p) = s (p) =p (4.2)
pはプロセッサ数，e (p)は速度向上率である．e (p) = 1に近いほど理想である．
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5 原子間ポテンシャル関数最適化プログラム作成
本章では，本研究における原子間ポテンシャル関数最適化プログラム作成する．対
象とする原子間ポテンシャル関数はLJポテンシャル関数である．LJポテンシャル関
数で扱える原子はAr等の希ガス元素であるため、Al2O3 には適応できない．しかし
ながら，LJポテンシャル関数は，パラメータ数が２つのみの２体項ポテンシャル関
数であるため最適化に時間を要しないことに加え，原子間相互作用に関する複雑な計
算を必要としない．そのため，本章では原子間ポテンシャル関数最適化プログラムを
作成するために，LJポテンシャル関数を対象とし，扱う原子はArとした．
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5.1 LJポテンシャル関数に関する最適化
一般的に使用されている LJポテンシャル関数は (5.1)式である [43]．
ij (r) = 4"ij
ij
r
12
 
ij
r
6
(5.1)
LJポテンシャル関数のArに関するパラメータ [43]は表 (5.1)，ポテンシャル曲線
は図 (5.1)に示す．
表 5.1: LJポテンシャル関数のＡｒのパラメータ [43]
Parameter Ar-Ar
"(J) 1:67 10 24
(A) 3:40 10 1
表 (5.1)で示したパラメータは，表 (5.1)で示すように，固体，液体，気体の密度は
実測値を再現するが，融点が一致しないということがわかっている．そこで，本節で
は融点を再現するArのパラメータを推定する．
表 5.2: Arの実験値と計算値
実験値 計算値
固体 (45K)密度 (g/L) 1650 1721
液体 (86K)密度 (g/L) 1416 1358
気体 (273K)密度 (g/L) 1.80 1.80
融点 (K) 83.8 72-73
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図 5.1: Arに関する LJポテンシャル曲線
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5.1.1 計算目的
本節における計算目的は，Arの融点を再現する LJポテンシャル関数におけるAr
のパラメータを最適化することである．
分子動力学法において融点を測定する手法は，以下の２つの方法がある．
1. MDセル内の徐々に温度を上げ，密度変化する点を融点とする方法
2. 液体のMDセルと固体のMDセルを密着させ，液体に相変化した温度と固体に
相変化した温度の間の固液共存点を融点とする方法 [51]
前者の，MDセル内の温度を徐々に上げ，密度変化する点を融点とする方法は，過
加熱が現実的な系よりも顕著に現れ，融点が実測値とかけはなれてしまうことが多々
ある．特に，不純物がなく，どの粒子に対しても一律に温度変化を与えられる分子動
力学法の環境では，図 (5.2)で示すように，凝固点と大きくかけ離れる相転移ヒステ
リシスが大くなり，計算される融点が実測値とかけ離れる．
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図 5.2: 相転移ヒステリシス
相転移ヒステリシスへ対応するためには，後者の方法の液体のセルと固体のセルを
密着させ，液体に相変化した温度と固体に相変化した温度の間の固液共存点を融点と
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する方法がよい．計算結果を可視化して液体であるか固体であるかを観察して判断す
る．しかし，本研究では分子動力学計算を何度も繰り返し行うため，可視化する方法
は現実的でない．そこで，本研究では，動径分布関数を利用して液体であるか固体で
あるかを判断する．動径分布関数は，図 (5.3)，図 (5.4)で示すように，液体と固体に
おいて特徴的な値を示し，実験的に測定されている [49, 50]．
0 10
0
2
4
r(Å)
g(r
)
図 5.3: 液体Arの動径分布関数 [49]
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0
2
4
r(Å)
g(r
)
図 5.4: 固体Arの動径分布関数 [50]
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5.1.2 計算方法
原子の初期配置は，図 (5.5)で示すように，Ar固体を配置した立方MDセルとAr
液体を配置した立方MDセルを隣接させた．また，周期境界条件を加えた．
図 5.5: 初期配置
その後，２回の分子動力学計算を行った．１回目は図 (5.5)で示した初期配置から，
83 K，1 atm，で維持し，１ステップあたり 10fs，5000ステップ計算し，後半 500ス
テップの全原子の動径分布関数の平均を求めた．2回目は図 (5.5)で示した初期配置
から，84 K，1 atm，で維持し，１ステップあたり 10fs，5000ステップ計算し，後
半 500ステップの全原子の動径分布関数の平均を求めた．なお，圧力の制御方法は，
Andersenの方法を使用した．温度の制御方法は，能勢の方法と速度スケーリング法
の２パターン行った．
探索範囲は表 (5.3)に示すように，従来値同じオーダーに設定した．
表 5.3: パラメータの探索範囲
パラメータ 探索範囲
"(J) 0:0000× 10 24～10:0000× 10 24
(A) 0:0000× 10 1～10:0000× 10 1
２回の分子動力学計算で計算された動径分布関数を，既に実測値として測定されて
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いる値との差を計算するため，適合度関数は (5.2)式と設定した．
f (k) =
"
1 +
NX
k=1

100  gL (r; k) GL (r)
GL (r)

+
NX
k=1

100  gS (r; k) GS (r)
GS (r)
# 1
(5.2)
GL (r)はAr液体の動径分布関数実験値 [49]，GS (r)はAr液体の動径分布関数実験
値 [50]，gL (r; k)は，k番目の個体の84 KにおけるArの動径分布関数計算値，gS (r; k)
は，k番目の個体の 83 KにおけるArの動径分布関数計算値である．
なお，8.0 Aまでの動径分布関数を使用した．LJポテンシャル関数は 2体項ポテン
シャルのため，図 (5.6)で示すような力の計算を行った．
図 5.6: 2体項ポテンシャル関数の力の計算に関するフローチャート
なお，本節における遺伝的アルゴリズムに関するパラメータは表 (5.4)，分子動力
学法に関するパラメータは表 (5.5)，計算機のスペックは表 (5.1.2)に示す．
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表 5.4: GAパラメータ
設定値
コーディング方法 グレイコード
選択方法 エリート保存
最大世代数 2000
個体数 90
ビット長 (bit) 40
交叉方法 一様交叉
交叉確率 0.65
突然変異確率 0.04
表 5.5: MDパラメータ
設定値
ステップ間隔 10　 fs
温度 83K，84K
ステップ数 5000
原子数 240
対象分子 Ar
温度制御方法
速度スケーリング法
能勢の方法
圧力制御方法 Andersenの方法
表 5.6: 計算機スペック
スペック
CPU Intel Corei5-3470 @ 3.20GHz
総コア数 4 コア
総メモリ数 4GB
OS Windows 7
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5.1.3 計算結果
能勢の方法で温度を制御し，アンダーセンの方法で圧力を制御した場合，値が発散
し計算が破綻した．一方，速度スケーリング法で温度制御し，アンダーセンの方法で
圧力制御した場合は，計算が安定し，表 (5.7)，図 (5.7)で示す結果となった．
表 5.7: LJポテンシャル関数におけるArのパラメータ
Parameter 従来値 推定値
"(J) 1:670 10 24 1:646 10 24
(A) 3:400 10 1 3:358 10 1
4 6 8 10
0
1
φ ij(
eV
)
rij(Å)
Conventional parameter
This study
図 5.7: LJポテンシャル曲線の比較
また，本研究で最適化したパラメータを使用し，密度，融点を計算した結果を，表
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(5.8)に示す．
表 5.8: Ar密度の手法による比較
実験値 従来法 本研究
固体 (45K)密度 (g/L) 1650 1721 1765
液体 (86K)密度 (g/L) 1416 1358 1404
気体 (273K)密度 (g/L) 1.80 1.80 1.80
融点 (K) 83.8 72-73 83-84
能勢の方法では計算中に値が発散，破綻した．能勢の方法は，熱浴の仮想質量を最
適な値に設定しなければ，熱浴と計算セル内の系との間でエネルギーのやり取りが効
率的におきない．熱浴の仮想質量を見積もる (5.3)式があるが，一度，予備計算とし
て分子動力学計算を行い，温度変化の周期 を測定してから見積もるため，本研究
の環境では熱浴の仮想質量を最適化することができない．
Q =
gkBT
22
2 (5.3)
そのため，本研究においては安定しない熱浴の仮想質量で分子動力学計算を行うこと
になるため，計算が破綻してしまうと考えられる．
一方，速度スケーリング法で温度制御した場合，計算が安定した．速度スケーリ
ング法では，仮想質量などの設定するパラメータがなく，設定した温度に運動エネル
ギーをスケールする単純な制御方法のため，安定して計算が進められると考えられる．
原子間ポテンシャルにおけるパラメータ最適化の評価値としてよく使われている弾
性係数は，Arのような融点が低い物質を扱う場合，実験値を出すことが困難なため，
扱うことが出来ない．しかし，融点付近の動径分布関数，つまり，原子間結合が一時
的に切れる融点付近の原子間距離に関するデータを使用することで，LJポテンシャ
ル関数の曲面を推定することができることがわかった．
推定結果は，図 (5.7)で示したように，推定値で計算されたポテンシャル曲線が従
来値よりもポテンシャルの深さが深くなっている．そのため，従来値より結合を切断
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図 5.8: 液体Arの動径分布関数の比較
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図 5.9: 固体Arの動径分布関数の比較
するためのエネルギーを必要とするので融点が上がったと考えられる．また，同様に
表 (5.8)で示したように，同じ温度における固体密度，液体密度が従来法よりも大き
くなったと考えられる．
一方で，遺伝的アルゴリズムにおける１個体あたりの評価計算を行うために，分子
動力学計算を２回も行っているため，計算コストが非常に大きく，計算時間の短縮が
課題である．本節の計算環境は複数のコアを持つコンピュータを使用しているが，1
コアしか作動していない．今後，コンピュータの性能を最大限発揮させるために，複
数のコアを同時に使用する並列化計算を検討する．
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5.2 並列化方法の設定
前節では並列化を行わずに計算したため，計算時間が 27時間かかった．今後複雑
な原子間ポテンシャル関数を用いるためには，並列化計算を導入する必要がある．そ
のため，本節で並列化手法を検討する．
5.2.1 計算目的
本節における研究の目的は，並列化方法の設定である．計算の並列化方法は，計算
機を使用する分野ごとに様々な手法があるため，それらを選択するために次の条件に
合うものを導入する．
1. 構造が複雑でないこと．
2. 並列化効率の高いこと．
前者は，今後異なるポテンシャル関数や，異なる最適化アルゴリズムに拡張が容易で
あるが必要である．特に，構造が複雑でプログラムの作成の観点から開発・導入に時
間のかかるものであると，計算の並列化に成功したとしても研究全体としての時間短
縮につながらないため，本来の目的にそぐわない．そのため，構造が単純である必要
がある，後者は，並列化手法は，分子動力学法，遺伝的アルゴリズム，どちらにおい
ても様々な並列化手法が研究されているため，本研究において機能を最大限発揮でき
る手法を選択する必要がある．
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 分子動力学法における並列化方法
分子動力学法において，計算時間の約９割は原子間相互作用の計算に割かれる．その
ため，原子間相互作用に関する様々な並列化方法が模索されている．その中で導入が
容易な方法を説明する．力の計算は，i番目原子の，周辺原子である j番目の原子を
探索し，i  jの計算を周辺原子がN番目になるまで繰り返し計算を行い，次の i+ 1
番目の原子の計算に移る．iの力の計算を１プロセッサに分担させ，同時に複数の原
子を計算させる方法が比較的効率の良い方法である．図 (5.10)にフローチャートを示
す．以上のように並列化部分は分子動力学法計算の原子間相互作用の計算の部分に限
図 5.10: 分子動力学法における並列化方法に関するフローチャート
定されるものの，1プロセッサあたりの連続計算時間が少ない，つまり，ロードバラ
ンスがよく，並列化部分におけるプロセッサの待ち時間が少ないという特徴がある．
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 遺伝的アルゴリズムにおける並列化方法
遺伝的アルゴリズムにおいて，一般的に使用されている並列化方法は大きく分けて２
つある．１つは，母集団をサブ集団に分割させ，各プロセッサにそれぞれのサブ集団
を分担させる方法である．これは，島モデル等の分散型遺伝的アルゴリズムに広く使
われる．もう一つは，母集団を分割せずに，個体の評価のみ各プロセッサに分担させ
る方法であるこれは，個体の評価の計算コストが高い場合や，共有メモリシステムの
み使用する場合広く使われる．本研究では，個体の評価の計算時間が長く，共有メモ
リシステムのみ使用するため，後者の方法を使う．具体的には，１個体の評価を 1プ
ロセッサが担当し並列計算する．図 (5.11)にフローチャートを示す．
図 5.11: 遺伝的アルゴリズムにおける並列化方法に関するフローチャート
評価に使用する分子動力学法全体を並列化できるため並列化部分が非常に大きい
が，1プロセッサあたりの連続計算時間が多い，つまり，ロードバランスが悪く，並
列化部分におけるプロセッサの待ち時間が多い傾向にある．
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5.2.2 計算方法
計算条件は，以下のとおりである．
原子の初期配置は，図 (5.12)のように，Ar固体を配置した立方MDセルと Ar液
体を配置した立方MDセルを隣接させた．また，周期境界条件を加えた．
図 5.12: 初期配置
その後，２回の分子動力学計算を行った．１回目は図 (5.12)で示した初期配置をか
ら，83 K，1 atm，で維持し，１ステップあたり 10fs，5000ステップ計算し，後半 500
ステップの全原子の動径分布関数の平均を求めた．2回目は図 (5.12)で示した初期配
置から，84 K，1 atm，で維持し，１ステップあたり 10fs，5000ステップ計算し，後
半 500ステップの全原子の動径分布関数の平均を求めた．なお，圧力の制御方法は，
Andersenの方法を使用した．温度の制御方法は速度スケーリング法使用した．
探索範囲を (5.9)に示す．従来値と同じオーダーに設定した．
表 5.9: パラメータの探索範囲
パラメータ 探索範囲
" (J) 0:0000× 10 24～10:0000× 10 24
 (A) 0:0000× 10 1～10:0000× 10 1
２回の分子動力学計算で計算された動径分布関数を，既に実測値として測定されて
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いる値との差を計算するため，適合度関数は (5.4)式と設定した．
f (k) =
"
1 +
NX
k=1

100  gL (r; k) GL (r)
GL (r)

+
NX
k=1

100  gS (r; k) GS (r)
GS (r)
# 1
(5.4)
GL (r)はAr液体の動径分布関数実験値 [49]，GS (r)はAr液体の動径分布関数実験値
[50]，gL (r; k) は，k番目の個体の 84 KにおけるArの動径分布関数計算値，gS (r; k)
は，k番目の個体の 83 KにおけるArの動径分布関数計算値である．
なお，8.0 Aまでの動径分布関数を使用した．
本節では，分子動力学法に関する並列計算を図 (5.10)，遺伝的アルゴリズムに関す
る並列計算を図 (5.11)とし，計算時間から並列化効率を計算，比較した．
なお，本節における遺伝的アルゴリズムに関するパラメータは，表 (5.10)，分子動
力学法に関するパラメータは表 (5.11)，計算機のスペックは表 (5.12)である．
表 5.10: GAに関するパラメータ
設定値
コーディング方法 グレイコード
選択方法 エリート保存
最大世代数 2000
個体数 90
ビット長 (bit) 40
交叉方法 一様交叉
交叉確率 0.65
突然変異確率 0.04
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表 5.11: MDパラメータ
設定値
ステップ間隔 10　 fs
温度 83K，84K
ステップ数 5000
原子数 240
対象分子 Ar
温度制御方法 速度スケーリング法
圧力制御方法 Andersenの方法
表 5.12: 計算機スペック
スペック
CPU Intel Xeon X5670 @ 2.93GHz
総コア数 12コア
総メモリ数 12 GB
OS RedHat Enterprise Linux
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5.2.3 計算結果
表 5.13: GAにおける並列化計算結果
プロセッサ数 時間 (s) 速度向上率 並列化効率 (%)
1 35212 - -
2 17713 1.99 99.4
3 11879 2.96 98.9
4 9508 3.70 92.6
5 7362 4.78 95.7
6 6200 5.68 94.7
8 4957 7.10 88.8
10 3775 9.32 93.2
12 3756 9.37 78.1
24 2812 - -
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表 5.14: MDにおける並列化計算結果
プロセッサ数 時間 (s) 速度向上率 並列化効率 (%)
1 35212 - -
2 24150 1.45 72.9
3 16839 2.09 69.7
4 14531 2.42 60.6
5 13353 2.64 52.7
6 12284 2.87 47.6
8 10924 3.22 40.3
10 10056 3.50 32.2
12 9185 3.83 31.9
24 5479 - -
24プロセッサは，CPUに搭載されているインテル ハイパースレッディング・テク
ノロジー 機能を使用し，仮想的なスレッド数であるため参考値である．
分子動力学法における並列化方法と遺伝的アルゴリズムにおける並列化方法では，
総じて後者の遺伝的アルゴリズムにおける並列化方法が効率が良い．一般的に，ロー
ドバランスの良く，プログラムのより大きい部分が並列化されているほど並列化の効
率が良いと言われる．分子動力学法における並列化方法は，ロードバランスは良い
が，並列化部分が遺伝的アルゴリズムにおける並列化方法に比べて小さい．一方，遺
伝的アルゴリズムにおける並列化方法は，評価部分全体を並列化できるため，並列化
部分が大きい．本研究においては，遺伝的アルゴリズムにおける評価部分の計算負担
が非常に大きいため，ロードバランスよりも並列化部分による影響が大きいためであ
ると考えられる．また，後者の手法について遺伝的アルゴリズムにおける個体数がプ
ロセッサ数で割り切れる場合は，評価計算を等分することができるため，ロードバラ
ンスが良く，並列化効率が非常に高くなったと考えられる．
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図 5.13: 本研究で使用する遺伝的アルゴリズムに関するフローチャート
5.3 まとめ
以上の結果より，図 (5.13)で示した原子間ポテンシャル最適化プログラムを今後の
計算に使用する．
なお，本章では融点と動径分布関数を評価に扱った．今後使用する Al2O3 で使用
する物性値は弾性係数等であるため，評価関数や，適合度関数の計算方法を再度検討
する必要がある．
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6 Alのパラメータ推定
本章では，第５章で作成した，原子間ポテンシャル最適化プログラムを使用し，
Al2O3，特にファインセラミックスの原料として重要なα-Al2O3 の格子定数と全て
の弾性係数を再現するようにTersoポテンシャルのAlに関するパラメータを最適化
する．
なお，Tersoポテンシャル関数は，
 =
X
i
X
i6=j
fc (rij) [A exp ( rij)  bijB exp ( rij)] (6.1)
bij = Xij
 
1 + ij
  1
2 (6.2)
ij =
X
k(6=i;j)
fc (rik) g (ijk) (6.3)
g (ijk) = 1 +
c2
d2
  c
2
d2 + (h+ cos ijk)
(6.4)
fc (rij) =
8>>>><>>>>:
1; rij < R  S
1
2
  1
2
sin


2
(rij  R) =S

; R  S < rij < R + S
0; R + S < rij
(6.5)
である．
Tersoポテンシャルは，A，B，，，，，c，d，h，Xijの 10個のポテンシャ
ルに関するパラメータと，R，Sの２個のカットオフに関するパラメータがある．
また，1元素を扱う場合は，Xij = 1とし，2元素以上を扱う場合，異種原子間の原
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子間ポテンシャル (6.6)式とする．
Aij = (AiAj)
1
2
Bij = (BiBj)
1
2
ij = (i + j)
1
2
ij = (i + j)
1
2
ij = i
ij = i
cij = ci
dij = di
hij = hi
Rij = (RiRj)
1
2
Sij = (SiSj)
1
2
Xij = Xji
(6.6)
のようにパラメータを扱う．
また，力の計算は 2体項に関する計算フローを図 (6.1)，3体項に関する計算フロー
を図 (6.2)，図 (6.3)に示す．
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図 6.1: Terso1フロー
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図 6.2: Terso2フロー
64
図 6.3: Terso3フロー
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6.1 計算目的
本章の計算目的は，α-Al2O3の全ての弾性係数と格子定数を再現するTersoポテ
ンシャルにおけるAlのパラメータを最適化することである．
α-Al2O3は三方晶のため，格子定数は a = b 6= c， 6=  = であり，弾性係数は，
(6.7)式で示すとおり，C11，C12，C13，C14，C33，C44の 6つの独立した弾性係数が
ある．
0BBBBBBBBBBBBBB@
x
y
z
xy
xz
yz
1CCCCCCCCCCCCCCA
=
0BBBBBBBBBBBBBB@
C11 C12 C13 C14 0 0
C12 C11 C13  C14 0 0
C13 C13 C33 0 0 0
C14 C14 0 C44 0 0
0 0 0 0 C44 C14
0 0 0 0 C12
C11 C12
2
1CCCCCCCCCCCCCCA
0BBBBBBBBBBBBBB@
"x
"y
"z
xy
xz
yz
1CCCCCCCCCCCCCCA
(6.7)
Al2O3 の弾性係数は，Duanによって実験的に計測され [63]，Haan格子定数はに
よって計測され [64]，表 (6.1)に示す．
Oに関しては，Munetohの文献値 [65]，Yasukawaの文献値 [66]を使用した．Oの
パラメータは表 (6.2)に示す．なお，図 (6.4)，図 (6.5)の示すとおり，Munetohの文
献値 [65]は角度によって bijが変化するが，Yasukawaの文献値 [66]は変化しない．ま
た，Oに関して，Munetohの文献値 [65]を扱った場合は (M)，Yasukawaの文献値 [66]
を扱った場合は (Y)と示す．
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表 6.1: α-Al2O3の格子定数と弾性係数
実験値
a (A) 4:7591
b (A) 4:7591
c (A) 12:9915
 () 120
C11 (GPa) 498
C12 (GPa) 163
C13 (GPa) 117
C14 (GPa)  23
C44 (GPa) 147
表 6.2: Oのパラメータ [65]
Parameter O-O(M)[65] O-O(Y)[66]
A(eV) 1:88255× 103 3:32672× 103
B(eV) 2:18787× 102 2:60895× 102
(A 1) 4:17108 5:36000
(A 1) 2:35692 2:68000
 1:1632× 10 7 2:00000
 1:04968 1:00000
c 6:46921× 104 0:00000
d 4:1127× 101 1:00000
h  8:45922× 10 1 0:00000
D 1:80000 2:70000
S 0:20000 0:30000
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θijk(°)
b ij
2 bonds to the atom
3 bonds to the atom
4 bonds to the atom
図 6.4: O-O(M)における bijの変化
0 100
0
0.5
1
θijk(°)
b ij
2 bonds to the atom
3 bonds to the atom
4 bonds to the atom
図 6.5: O-O(Y)における bijの変化
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6.2 計算方法
原子の初期配置は，三方晶系のセルを使用し，周期境界条件を加えた．
図 6.6: 初期配置
その後，４回の分子動力学計算を行った．１回目の分子動力学計算では，応力 0の
状態で，壁を自由に動かし，格子定数 a，b，c，を測定した．２回目の分子動力学
計算では，１回目で測定した格子定数を扱い，x方向にひずみを加えて応力を計算し，
C11，C12，C13，C14を計算した．３回目の分子動力学計算では，1回目で測定した格
子定数を扱い，z方向にひずみを加えて応力を計算し，C33を計算した．４回目の分
子動力学計算では，1回目で測定した格子定数を扱い，xy方向にひずみを加えて応力
を計算し，C44を計算した．温度の制御方法には，速度スケーリング法を使用した．
圧力の制御方法にはパリネロラーマン法をしようした．パリネロラーマン法は，全方
向にセルを変形させ，各方向の応力に対応しセルサイズやセル形状に変形する方法で
ある．
なお，探索範囲を表 (6.3)に示す．A，B，，は (6.6)式のように２種のパラメー
タの平均値をとるため，表 (6.2)周辺の範囲に設定した．，，c，d，hは，局所解に
陥るのをふせぐために，bijのピーク最大値が 1，ピーク角度は 0～360の範囲に設定
した．また，Alに関するカットオフ関数のパラメータは，Munetohの文献値 [65]の場
合，(6.6)式を適用するとカットオフ関数を適応した後のポテンシャル関数の形が大き
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く変わってしまうため，Siに関するパラメータと等しい値，R = 2:7000，S = 0:30000
をあらかじめ設定した．
表 6.3: パラメータの探索範囲
パラメータ 探索範囲
A(eV) 0:00000× 103～10:00000× 103
B(eV) 0:00000× 102～10:00000× 102
(A 1) 0:00000～10:00000
(A 1) 0:00000～10:00000
 0:00000× 10 6～100:00000× 10 6
 0:00000× 10 1～10:00000× 10 1
c 0:00000× 105～10:00000× 105
d 0:00000× 101～10:00000× 101
h  10:00000× 10 1～  0:00000× 10 1
Xij 0:50000～1:50000
適合度関数は式 (6.8)で示した．Al-Alの A，B，，，，，c，d，hと，Al-O
または，O-AlのXijの１０個のパラメータを推定した．
f (k) = [1 +
 
100  ak a
a
2
+
 
100  ck c
c
2
+
 
100  k 

2
+

100  C11k C11
C11
2
+

100  C12k C12
C12
2
+

100  C13k C13
C13
2
+

100  C14k C14
C14
2
+

100  C44k C44
C44
2
] 1
(6.8)
なお，本節における遺伝的アルゴリズムに関するパラメータは，表 (6.4)，分子動
力学法に関するパラメータは表 (6.5)，計算機のスペックは表 (6.6)である．
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表 6.4: GAに関するパラメータ
設定値
コーディング方法 グレイコード
選択方法 エリート保存
最大世代数 20000
個体数 130
ビット長 (bit) 200
交叉方法 一様交叉
交叉確率 0.65
突然変異確率 0.04
表 6.5: MDに関するパラメータ
設定値
ステップ間隔 2:5　 fs
温度 1K
ステップ数 2000
原子数 270
対象分子 α-Al2O3
温度制御方法 速度スケーリング法
圧力制御方法 パリネロラーマン法
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表 6.6: 計算機スペック
スペック
CPU Intel Xeon X5670 @ 2.93GHz
総コア数 12 コア
総メモリ数 12 GB
OS RedHat Enterprise Linux
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6.3 計算結果
最適化されたパラメータを表 (6.6)に示す．
パラメータ Al-Al(M) Al-Al(Y)
A(eV) 5:78041× 103 5:50799
B (eV) 7:77685× 101 2:71208
(A 1) 4:71388 4:22304
(A 1) 2:32884 2:32778
 2:39132× 10 6 4:51234× 10 5
 4:98654× 10 1 8:46676× 10 1
c 8:70515× 104 6:12869× 105
d 4:45598 4:263139× 101
h  3:54094× 10 1  4:26235× 10 2
XAl O 1:06860 1:33974
パラメータ表 (6.6)で計算された格子定数，弾性係数を表 (6.7)に示す．
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表 6.7: α-Al2O3の実験値と計算値
実験値 計算値 (M) 計算値 (Y)
a (A) 4:7591 5:2632 4:7795
b (A) 4:7591 4:5750 4:6679
c (A) 12:9915 13:6379 13:3677
 () 120 118 120
C11 (GPa) 498 266 654
C12 (GPa) 163 185 219
C13 (GPa) 117 112 126
C14 (GPa)  23  24  25
C33 (GPa) 503 124 506
C44 (GPa) 147 83 150
表 (6.7)で示すとおり，Oに関するパラメータにMunetohの文献値を使用した場合
は，弾性係数が低く計算された．一方，Yasukawaの文献値を使用した場合は，格子
定数，弾性係数共に実験値を再現することができた．
次に，bij が 1である 2体項ポテンシャル部分のポテンシャル曲線を図 (6.7)と図
(6.8)に示す．
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図 6.7: 2体項ポテンシャル曲線 (M)
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図 6.8: 2体項ポテンシャル曲線 (Y)
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Oに関するパラメータにMunetohの文献値を使用した場合は，図 (6.7)が示すとお
り，Al-Oのポテンシャルの深さがO-Oのポテンシャル深さよりも浅いため，AlとO
の結合する力が弱く，弾性係数が小さく計算されたと考えられる．また，図 (6.4)で
示したとおり，bij のピークは 120付近にある．α-Al2O3におけるO-Oと他の原子
の角度は 90程度であり，Alに関するパラメータだけでは，許容解の範囲が非常に狭
いため，解探索が困難であったと考えられる．
一方，Yasukawaの文献値を使用した場合は，図 (6.8)が示すとおり，Al-Oのポテ
ンシャルの深さがO-Oのポテンシャルの深さより若干深いため，AlとOの結合する
力が強く，弾性係数が適切に計算されたと考えられる．また，図 (6.5)で示したとお
り，Oは他の原子の配位角度によらず一定である．そのため，配位角度依存の項は推
定したAlのパラメータにのみ影響するため，許容解の範囲が広く，解探索が容易で
あったと考えられる．
次に，配位角度と配位数による bijの変化に関して図 (6.9)と図 (6.10)に示す．(6.6)
式に従い，Al-Oと他の原子との結合の場合は，Alの ，，c，d，hを使用し，角度
変化によるポテンシャル曲線は図 (6.11)と図 (6.12)に示す．一方，O-Alと他の原子
との結合の場合は，Oの ，，c，d，hを使用し，角度変化によるポテンシャル曲線
は図 (6.13)と図 (6.14)に示す．
76
0 100
0
0.5
1
θijk(°)
b ij
2 bonds to the atom
3 bonds to the atom
4 bonds to the atom
図 6.9: Alにおける bijの変化 (M)
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図 6.10: Alにおける bijの変化 (Y)
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図 6.11: Al-Oと他の原子の配位角度によるポテンシャル曲線の変化 (M)
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図 6.12: Al-Oと他の原子の配位角度によるポテンシャル曲線の変化 (Y)
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図 6.13: O-Alと他の原子の配位角度によるポテンシャル曲線の変化 (M)
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図 6.14: O-Alと他の原子の配位角度によるポテンシャル曲線の変化 (Y)
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Oに関するパラメータにMunetohの文献値を使用した場合は，図 (6.9)では，bij
のピークが 110付近に生じており，他の角度では急激に bijが減少している．そのた
め，図 (6.11)が示すとおり，110付近以外でのポテンシャルの深さは非常に浅いた
め，ほとんど引き寄せられることはなく，図 (6.13)が示すような，Oからの浅いポテ
ンシャルによって結合を保っていると考えられる．そのため，弾性係数が実験値より
も小さく計算されたと考えられる．
一方，Yasukawaの文献値を使用した場合は，図 (6.10)では，bijのピークが 90付近
に生じており，他の角度では比較的緩やかに bijが減少している．そのため，図 (6.11)
が示すとおり，90付近でのポテンシャルの深さが最大となるが，他の角度において
も結合を保っており，また，図 (6.13)が示すようにOからのポテンシャルも角度に
関らず加わり，弾性係数が実験値を再現する値を示したと考えられる．
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7 結言
遺伝的アルゴリズムを用いた原子間パラメータ最適化プログラムを作成し，Terso
ポテンシャルにおける，α-Al2O3の全ての弾性係数と格子定数を再現するAlのパラ
メータを最適化することに成功した．その結果，微小領域の結晶構造を考慮した，弾
性係数などをシミュレーションすることが可能になったといえる．しかし，実用的な
解まで最適化するには，非常に時間がかかり，また，Tersoポテンシャルは，１原子
あたりのパラメータが１０個と，最適化を行ううえで探索範囲が非常に広いため，本
研究においてはあらかじめ範囲を絞ったが，より最適な解が範囲外にある可能性は否
めない．そのため，今後はより効率的な最適化手法や，探索範囲を設定しない最適化
手法を用いるなど，原子間パラメータ最適化プログラムの改良が必要がある．また，
Al2O3はα-Al2O3だけでなく，γ-Al2O3などの様々な結晶構造を持つため，他の結
晶構造の格子定数，弾性係数を適合度関数に加え，より効率的にパラメータの最適化
を行う必要がある．
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